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論 文 内 容 要 旨
使 用済核燃料再処理施設か ら海 洋へ放 出され る低 レベルな放射 性液 体廃棄物 には,種 々の放射性
核 種が存在す る。
と りわけ,106RUは,その放射能 の占め る割合(15～90%)が高い うえ,物 理 的半減期(368.0日)
も比較 的長 く,ま た娘核種10巳Rh(29.8秒)から放出 され る β一線(最 大3.55MeV)お よび γ
線(主 として0.51186MeV:19.1%,0.6222MeV:9.842%など)の エネルギーも強い。 このた
め,1。6Ruによ り汚染 され る海洋生物や,こ の汚染生物を食物 として摂取する場 合の人体 内におけ
る放射線被曝 の危険 性は,比 較 的高 くなる可能 性があ る。
そ こで,従 来か ら,放 出後 の10恨uに つ き,海 洋生態系の各種生物か らヒ トに至 るまでの食物
連鎖におけ る移行,濃 縮機構 を解 明す る研究 が行われ てい る。
しか し,こ れ らの研究 の うち,海 洋生物 に よる濃縮 については,主 として汚染度 の測定や,海 水
か らの直接的 な と りこみに関す る研究 であって,食 物連鎖 における濃縮 の研究例 は きわ め て 少 な
い。一方,ヒ トにおける濃縮 につ いては,そ のモデル として各種の温血動物 におけ る濃縮 と排せつ
が調べ られてい るが,現 在 まで 調べ られた106Ruは,投 与時の化学 的形態 が主 として 無機であ っ
て,実 際的 な食物成分 中に と りこまれ た形態 ではない。 このため,106Ruにより汚染 された食物を
摂取す る場合 の,従 来 の人体 内被 曝線量評価 が正 しく行われている とは,必 ず しもいえない。
そ こで,本 研究 では,こ れ らの間題 を解 明す る一端 として,106Ruは,液体廃棄物 におけ る主要
な化学形態の ニ トラ ト・ニ トロ シル錯化 合物 を,ま た被検放射性海水 と して は 海洋 へ 放出後 の
106Ruによる生物の汚染状況を念頭 におい て調製 した,砂 炉過 お よび鰍 戸過 で,1。6Ru濃度がいず
れ も平衡に達 した海水(以 下 それ ぞれ海 水Aお よび海水Bと 略称),お よび無源過で106Ru濃度
が未平衡 な海水(以 下海 水Cと 略称)を それ ぞれ使用 し,各 種 の生物を モデル食物連鎖 に選 んで,
106Ruの移行 と濃縮を調べた。
1.植 物 プ ラ ンク トンか ら動 物 プラ ンク トンへ の エ。6Ruの移 行 と濃縮
食物連鎖 におけ る106Ru濃縮を 検討 す る第一段 階 として,海 水→植物 プラソク トン→動物 プ ラ
ンク トンの連鎖 におけ る106Ruの移行 と濃縮 を解 明す るため,そ の モデル として,緑 藻類の デュ
ナ リエ ラ(Dunaliellabioculata)および甲殻 類の アル テ ミア(・4卿〃z毎sα1吻)をそれぞれ選び,
まず,デ ュナ リエ ラにつ き海 水中での1。6Ru濃縮を調べ,つ ぎに,ア ルテ ミアについては,海 水
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か らの濃縮 と・10」Ruをと りこんだデ ュナ リエ ラ(餌 料)か らの濃縮 を調 べて,海 水 か らの濃縮 と
比較 した。
海水Aお よびB(水 量 は各200m1)で飼育 したデ ュナ リエ ラ(濃 度は各106cells/m1,遮光)
の,海 水に対 す る106Ruの濃縮比は,そ れぞれ約220お よび2,400の値 を得,海 水Bで はA
よ り10倍 以上 高濃縮 した。 一方,濃 縮比 は,デ ュナ リエ ラの濃度 お よび飼育水量 によ り相違 し
て,濃 度が増加 す ると濃縮比は減少 し,水 量 が増加す る と濃縮比 も増加 したため,濃 縮係数 の決 定
は困難 であった。 これ ら両海水閻 におけ る濃縮 の差異 は,各 海水中 におけ る106Ruの化学 的存在形
態 の違 いに原 因があ り,1。6Ruが主に重合体お よび陽 イオ ンと して存在す る方(海 水B)が,陰 お
よび中性 イオ ンとして存 在す る(海 水A)よ りも,デ ュナ リエ ラは高濃縮す るこ とがわか った。
海水A,Bお よびCに おけ るアルテ ミアの106Ruの濃縮係数 は,そ れ ぞれ57±:16,10±1お
よび136±29*(C>A>B)であ った。一方,排 せつ における生物 学的半減期(長 半減期成分,T,)
は約77,99お よび30時 間(B>A>C)で あ った。 したが って,海 水Cで は濃縮 も多いが排せ
つ も多い のに対 して,海 水Bで はいず れ も少な く,海 水間におけ る106Ruの代謝 回転速度 の違い
が認め られ た。 これ ら海水間に おけ る濃縮 と排せつ の違 い も,各 海水 中106Ruの化学的存在形態
の違 いに原 因す る。 なお,こ れ ら生活個体の濃縮量 に占め る物理化学的吸着量 の割合を推定す るた
め,死 亡個体 につ き,海 水A,Bお よびCに おけ る1。6Ruの濃縮係数を測定 した結果,そ れぞれ
約16,5お よび30の 値を得 たので,濃 縮に 占め る吸着量 の割合は約30,50お よび20%に 達す
るであ ろ ケ,と 推 定された。
海水Aお よびBで それ ぞれ106Ruを濃縮 した デ ュナ リエ ラを,清 浄海水で洗浄後(濃 縮係数
は約310お よび2,200),それ ぞれ餌料 として投与 した アルテ ミアにおける106Ruの濃縮係数は,
各餌料 に対 して約0.02お よび0.01に な り,106Ru濃度は,餌 料の106Ru濃度 よ りいずれ も著 し
く低 か った。 これ らの値は,餌 料 が エ06Ruを濃縮 した各放射性海水 に対 しては約6お よび22に
なるので,上 記海水か ら直接的 に と りこみ濃縮 した場 合の濃縮 係数 との比 は,そ れ ぞれ約0.1お よ
び2ド.2になる。
したが って,海 水Aで の1。6Ru濃縮餌料を摂取 した アルテ ミアは,濃 縮 に際 して,106Ruを海
水 か ら直接的に と りこむ方 が,餌 料 か らと りこむ よ りも約10倍 高濃縮す るのに対 し,海 水Bで
の エ06Ru濃縮餌料を摂取 した個 体では,餌 料か らと りこむ方が約2倍 高濃縮す ること,が わか っ
た(第 皿章)。
*それぞれ平均値 ±W=95%信頼区間を示す。W:古1棍P×SE。以下,と くにことわらない限 り同様な数値
の表示は95%信 頼区間を示す。
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2.海 藻 か ら甲殻類 を とお して魚類 に至 る106R皿の 移行 と濃 縮
つ ぎに,再 処理施設沿岸住民 の海産食物 と して重要 な 各種海洋生物の食物連鎖:海 水→海藻一→
甲殻類→ 魚類 におけ る エ06Ruの移行 と濃縮 を 解 明す るため,そ のモデル と して,海 藻(紅 藻類の
トチ ャカ,α 碗4耀 εcγ∫sρ%s),クル マ エ ビ(Pθηαθ%sブ砂o耽 μs)および ス ジエ ビ(Pα1αθ吻oπ
sε77α伽s),ヵレイ(ツ ノガ レイ,P1脇70紹6≠θε加11αsゴ,に近縁 のP伽70%漉sρ 伽6∬σ)をそれ
ぞれ選 び,ま ず,① 海藻につ き各種放射性海水中での ユ06Ru濃縮を調べ,の ち,② クルマェ ビに
つ き海 水か らの直接的 な と りこみ に よ る濃縮 ③ スジエ ビ(全 身)に つ き1Q6Ruを濃 縮 した海
藻(餌 料)か らの濃縮 と,ク ルマエ ビ(全 身)に よる海 水か らの濃縮 との比較,さ らに,④ ヵ レ
イ(全 身)に つい ては,106Ru濃縮海藻 を餌料 として摂取 したス ジエ ビの肉(餌 料)か らの濃縮
お よびすで に報告 され てい る海水か らの濃縮 との比較,な どを行 った。
海水A,Bお よびCに おける海藻 の1D6Ruの濃縮係数は,そ れ ぞれ約20～25,300～350およ
び250～300で,海 水 ごとに相違 した。 この違 い も,各 海水 におけ る ユ。6Ruの化学 的存 在形 態の
違 いに原 因す る。
海 水A,Bお よびCに おけ る クルマエ ビ全身の1。6Ruの濃縮係数(Table1)は,そ れ ぞ れ
4,7±0.5,2.5±0.4・お よび10.0±1.1(C>A>B)であ った。 一 方,排 せつ(Fig.1)における
生物学 的半減 期(短 半減期成分,T、)は,3.7±0,8,8.0±1.6および1.5日(B>A>C)で あっ
た。 したが って,海 水Bの クルマェ ビでは,他 の海水の個体 よ り濃縮は少ない ものの,一 たん濃
縮す ると106RUは排せつ され に くく,代 謝回転速度の遅い こ とが認 め られた。 なお,各 海水 の個
M
体 とも,脱 皮 によ り全身の エ06Ru量は著減 した(脱 皮前 に対 し約60～85%が 減 少)の で,脱 皮
は,濃 縮 の測 定に際 して大 きな誤差 の原 因に なる可能性が ある。
一方 ,体 内各部 位におけ る エ06Ruの濃縮 係数(Table1)も,海 水 ごとに相違 したが,各 海水 の
場合 とも,エ ラでは最 も高濃縮 した(濃 縮係数は約12～47)の に対 して,筋 肉ではいずれ も低か
った(濃 縮係数は約1)。 また,1。6Ruの分布率については,各 海水の場合 とも頭胸 甲,腹 ・肢節を
主 とす る残部(重 量割合約37%)が 最 も高か った(約45～75%)が,エ ラで は重量割合(約2%)
に比べて高い(約7～26%)一 方,筋 肉(重 量割合約55%)で は低か った(約4～23%)。
海水A,Bお よびCで それぞれ1。6Ruを濃縮 した海藻を餌料 として投与 した場合の,ス ジエ
ビ全身 におけ る10θRuの濃縮係数 は,各 餌料 に対 して0.05±0.03,0.02±0。01および0。07±0.03
(C>A>B)であ った。 これ らの値は,海 藻(餌 料)が ・。6Ruを濃縮 した各放射性海水に対 しては,
それ ぞれ1・1±0.7,5.7±2.4および19.7±9.2(C>B>A)にな るので,上 記 クル マエ ビ全身に
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おけ る海水か らの直接的 と りこみ の場 合の濃縮 係数 に対す る比 は,0.3±0.2,2.5±1。4および2.1
±1・1(B,C>A)に な る。 した が って,海 水Aで の106Ru濃縮海藻餌料 を摂 取 した スジェ ビ
は,106Ruを海水か ら と りこむ 方が 餌料か らと.りこむ よ りも約3倍 高濃縮す るのに対 して,海 水
Bお よびCで の エ06Ru濃縮餌 料を摂取 した個体では 餌料か らと りこむ方が2倍 以上 高濃縮す る
ことがわか った。 これ らの結果 の うち,海 水Aお よびBで の106Ru濃縮餌料に関する結 果は,
上記 アルテ ミアの場 合 とそれ ぞれほぼ一致 した。
なお,放 射性酸化 クロムマーカー法 に よ り測 定 した各海水 汚染餌料 の106Ruに関す る,ス ジエ ビ
の消化管か らの吸収率は,見 かけ上,そ れ ぞれ60±10,62±7および46±16%の 値を得たので,
真 の値は,こ れ らの値 よ りそれぞれ高い ことがわか った。
上記海水A,Bお よびCで の106Ru濃縮海藻をそれぞれ摂取 したス ジェ ビの肉を,そ れぞれ
餌料 として カ レイに投 与 した場 合の,カ レイ全身におけ る 鵬Ruの 濃縮係数は,各 エ ビ肉餌料に対
して,>0.30±0.24,0・07土0.04および0.04±0.02(A>B>C)であ った。 これ らの値 は,海
藻 が106Ruを濃縮 した各放射性海水に対 しては>0.4±0.3,0.08±0.05および0。04±0.03にな
るので,す でに報告 され ている海水か らの と りこみに よる濃縮係数(10)と の比は,き わめて低値
になる(約0.004～0.04)。したが って,カ レイの106Ru濃縮におけ る餌料か らの濃縮の寄与は,
事 実上無視可能 な程 度に少 な くなる ことが明 らかであ った。
なお,放 射性酸 化 ク ロ ムマ ー カ ー法 に よ り測定 した,各 海水 に関す る スジエ ビ肉餌料 ごとの
106Ruの,カ レイ に お け る 消化 管か らの 吸収率は,見 かけ上,そ れ ぞれ29±4,41±16お よび
51±10%の値を得 たので,真 の値は,こ れ らの値 よ りそれぞれ高い こ とがわか った。
これ らの結果 か ら,本 モデル食物連鎖 におけ る106Ruの濃縮には,1{9,PCB,DDTな どで見
られ るよ うな,栄 養段階が低次 な生物か ら高 次な生物 に至 る食物連鎖 を とお しての高濃縮傾 向は,
認め られなか った(第IV章:)。
3.海 産 食物 か ら ヒ トへ の1。6Ruの移 行 と濃縮
つづいて,海 水か ら海産食物 を とお して ヒ トに至 るまでの,食 物連鎖 における106Ruの移行 と濃
縮を 解明す るため,そ の モデル として,上 記 の クルマエ ビと,マ ウス をそれ ぞれ 選び,海 水中で
エ06Ruをと りこませた クルマエ ビの肉(筋 肉 と中腸腺 の混合物)を マ ウスに投与 して,106Ruの吸
収,分 布,排 せつ を測 定 し,対 照 として,す でに調べ られ ている無機化学形態 の106Ruを非放射性
の クルマエ ビの肉に混入 して投与 した場 合 との差異を比較 した。そ の後・ これ らの結果 に基づ き,
この106Ruとりこみ 肉を食物 として人体 内摂取す る場合 の最大許容濃度:(MPC)を算 出 して,決 定
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住民*の体内被曝線量:を推定 した。
エ ビ肉に と りこまれた106Ruに関す るマ ウスの消化管 か らの吸収 率は,17.2±4.4%で,対照の
無機1。6Ruに関 す る実験値(0.7±0.7%)や国際放射線防護委員会(ICRP)の報告 値(3%)よ
り,著 しく高か った。 また,消 化管か ら吸収されて各部位へ移行 した106Ruに関す る,飼 料 との
濃縮比(Table2)および全身の106Ru量に対す る分布 率 も,そ れ ぞれ無 機106Ruの値 よ り高 く,
とくに脾臓 ではいずれ も約150倍高か った。一方,そ の排せつ におけ る生物学的半減期(Table3)
は,全 身お よび各部位 とも無機106Ruの値 よ り全般的 に長か った。 した がって,こ の106Ruとりこ
み 肉を食物 として摂 取す る場 合の,人 体内におけ る被曝線量は,従 来の 計算値 と異 な る こ とに な
る。 これ ら両飼料 間における濃縮 と排 ぜつ の差異 は,各 飼料 におけ る106Ruの化学的存在形態の違
い に原 因が ある,と 推 定され る。
なお,こ れ らの吸収率 は,放 射性酸化 クロムマーカー法 に よ り再確認 した。 また,ア サ リ,丁砂 θs
力ρo痂oα,の貝肉に と りこまれた106R11に関す るマウスの消化管か らの吸収率(>26±2%)も,
エ ビ肉の場 合 と同様 に,無 機106Ruの値(2.2～3.1%)より著 し く高 か った。
106Ruをと りこんだ クルマエ ビの肉を食物 として摂取す る場合 の,人 体内における決定器官**は,
脾,生 殖腺,膵 のほか,す でに報告 されてい る大腸 下部であ り,従 来の報告 と異 なった。 これ ら各
器官に対す るMPC(Table4)は,約20Bq/9生 重:量(約5×10-4μCi/9)(40時間/週)で,従
来の(MPC)wと 同程 度であ ったが,決 定器官が 異 なったため,脾,生 殖腺お よび膵の各器官が
被曝す る線量 は,従 来の計算値 よ りそれぞれ高 くな ることがわか った。 この うち,と くに,生 殖腺
が決定器官 にな った ことは,放 射線被曝に よる遺伝的影響 の起 る確率 も従来 の計算値 よ り増大す る
ことを示 してお り,こ の増大程度を,無 機103Ruに関す る生殖腺のMPCと エ ビ肉に と りこまれ
た106Ruのそれの比か ら推算す ると,約300倍 にな る。
このMPCの 結果に基 づ く,決 定住民 の決定器官 におけ る被曝線量 は,約10-4mSv/年(0.01
mrem/年)に な る,と 推定 された。
いずれ に して も,106Ruをと りこんだエ ビ肉を摂取す る場合 の人体 内各器 官が被曝す る線量 は,
無機106Ruの値 と異な るので,エ。6Ruに関す る従来の人体 内被曝線:量評価 は,実 際的 な汚染食物 に
つ き,そ れ ぞれ再検討す る必要があ ることを認めた(第V章 お よび第VI章)。
*放射能汚染食物を摂取 してその放射線により体内被曝する公衆のうち,被 曝線量が最 も高 くなる可能性が
ある公衆。日本の再処理施設の稼動にともなうこのような公衆は東海村沿岸住民である。
**放射性物質を体内摂取 した場合,そ の放射線被曝による危険性が最:も高 くなる組織,器 官。
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4・ クル マエ ビの筋 肉 お よび 中腸腺 にと りこまれ た106Ruの存在 状態
上記(3)で,ク ルマェ ビの肉に と りこまれた106Ruのマ ウス におけ る 濃縮 と排 せつが,無 機
ユ03Ruの場合 と著 差を示 した
。 そ こで,こ の差の原因を解明す るため,エ ビの筋肉お よび中腸腺 に
それ ぞれ と りこまれ た ユ06Ruの存 在状態 お よび分布を調べ,対 照 として,非 放射性の筋肉お よび中
腸腺 にそれぞれ混入 した無機 ユ。3Ruに関す る結果 との差異を中心に,比 較を行 った。
103Ruをと りこんだ筋 肉お よび中腸 腺の蛋 白を中心に,K.Hashimotoらの方法(日 水誌,45,
1435,1979)に準 じて 分画す る と,各 区103Ruの分布率 は,そ れぞれ 無機103Ruのそれ と異な
り,一 方両組 織間に も違いが見 られ た。 しか し,最 も高い分布 を示 したのは,い ずれ も非蛋 白態窒
素化 合物 区であ った(そ れ ぞれ約34お よび62%,Table5)。
非 蛋白態窒 素化合物を主 とす る各組織 の80%EtOH抽 出液 を,薄 層 クロマ トグラフィーに よ り
展 開す る と,そ れ ぞれ7～9放 射能 ピー クが分離 され たが,無 機103Ruではいずれ も原点 に とどま
った(Fig.2>。
筋 肉の水溶性 お よび塩 溶性蛋 白区を,そ れぞれSephadexG-75でゲル炉過す る と,4放 射能 ピ
ー クずつが分離 された が,こ れ らの各分 離パ ターンは,い ずれ も無機106Ruのそれ と異な り,一 方
両蛋 白区間に も違いが認め られ た(分 子量 がそれ ぞれ>1万,<1万)。
筋 肉を クエ ン酸 および グル コースを主 とす る水溶液で抽出 したのち,こ の抽出液(106Ruの移行
は62%,無 機 ユ06Ruでは6%)を,E.J.Cohnの 方法 に準 じてEtOHに よ り分 画す ると,10:IRu
は,主 と じて α、リボ蛋 白区(筋 肉の全 …Ru量 に対 して23%)と 低分 子各 区(計21%)に 認め
られた。なお,本 蛋 白区 の エ06Ruは,CHCI3-MeOH(2:1)によ り抽 出され なか った。
中腸腺の80%EtOH抽 出液(106Ruの移行は58%,無 機105Ruでは3%)を,陽 イ オン交換
樹脂(Dowex50W-X8,H+型)に よ り分離す ると,103Ruは,陰 ・中性イオ ソお よび陽イオ ン
の状態で約50%ず つ存在す るこ とを認 めた。 これ らの うち,前 老 イオ ン状 態の106Ruは無機 と推
定 され,一 方後者の一部(約1%)は ベ タイ ン成分 中に認 め られ た。
いずれに して も,ク ルマエ ビの肉に と りこまれ た103Ruの存 在状 態お よび分布は,無 機10aRuの
それ とは異な ってお り,こ の違いが,両106Ru間におけるマ ウスの濃縮 と排 せつが,異 な った原 因
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審 査 結 果 の 要 旨1
ルテニ ウム106(106Ru)は使用済核燃料再処 理工場か ら海洋 に放 出され る低 レベル の放射性
液体廃棄物 に含まれ る放射性核種 中,そ の放射 能の 占め る割合が高い上,物 理化学的半減期 も比
較的長 いので,ヒ トに対す る海洋 の食物連鎖 を通 しての放射線被曝の危険性の比較的高 い核種 で、
あ る。本論文 は106Ruの化学形態 と して液体廃棄 物中の主要なかた ちで あるニ トラ ト・ニ トロシ
ル錯 化合物 を選び海洋中の各種生物 をモデル として,海 水→植物 プ ランク トン(加 協 乞・砒
伽 ・μ弼 α)→動物プ ラング トン(.4γ琵痂α3α∠乞ηα),海 水→海藻(oん ・認癖 ・γ乞3ア。)→甲殻類
(P嘱 脇8ブαP・π乞・脆8,Pα5α6況・π3・澗 如)→ 魚 類(P伽 ・π・飾3μ 碗磁)な どの食物連鎖 におけ
る106Ruの移 行 と濃縮を調べた。 きらに これ らの海 産食物を摂取 した場合 の ヒトへの106Ruの移
行 と濃縮 を解明す るた め,モ デル として上記のIG6Ruを取 り込ませた クルマ エ ビの筋肉 と中腸腺
をマ ウス に投 与 し,106Ruの吸収,体 各部へ の分布,排 せ つ を測定 し無機 のlo6Ruをクルマエビ
筋肉に混入 して投与 した場合 と比較 した。ルテニウ ムは,水 銀,PCB,DDTな どで見 られ るよ
うな栄養i段階の低次か ら高 次へ の食物連鎖 を通 しての高濃縮 の現象 は認め られ ない。lo6Ruをと
りこませ たクルマエ ビをマ ウスに投与 した場合 の消化管 か らの吸収率(17.2±4.4%)は対照 区
(無機 の106Ru)のそれ(0.7±0.7%)よりも著 しく高 く,ま た各臓器への分布の 比率 にも差が
あ り,脾 臓 生殖 巣,膵 臓な どに特 に高濃度 に分布す る ことが観察 され,一 方排せつ され る速度
は対照区 よ りも全身,各 部位 ともかな りゆるやか であった。 この 生体 内に と りこまれた106Ruの
存在形態 を明 らかにす るため,106Ruをと りこませ たクルマエ ビの筋肉お よび中腸腺を分画 した
ところ106Ruは非蛋白態窒素画分 に もっと も多 く分布す ることを認めた。本論文で は以上 の結果
に もとづ き106Ruをとりこませた クルマ エ ビ筋肉を食物 と して人体内摂取す る場合 の最大許容濃
度(MPC)を 算 出 し,決 定住民の体内被曝線量を推定 した。
以上本 論文 は これ迄明 らかでなか った海洋 中で の食物連鎖 を通 しての106Ruの移行 と濃縮 を,
二三 の例 につ いてではあ るが明 らか に し,さ らに!06Ruが生 体をへ ることによ り無機 の場合 よ り
は,は るか に効 率よ く吸収 され,か つ排せ つされ難 い ことを認め,従 来の無機体の106Ruで得 ら
れた ヒ トに関 す る体 内被曝線量評価 は再検討 を要す る ことを指 摘す るな ど多 くの新知見 を含 み,
農学博士の学 位を授与す るに十分の価値を有す る ものと認めた。
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